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© Verfahren zur Herstellung von N-Acylglycinderivaten. 

© Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Acylglycinderivaten der allgemeinen Forme. (.) 
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(I) 



N - CHC00H 



o 
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00 



LU 



worin 
R 1 



R 2 



und 



R 3 



mehTa^^^ Ver2Weiflter 0der (d-C* surest, ein ein- oder 



Wasserstoff, ein gesSttigter. geradkettiger. verzweigter oder zyklischer (C,-C, 0 )Alkylrest ein 

Cast err? ZJTr Z "» <**.><C£?* 

^SZ^ytXS KC6 - C,8,Arylr 51 ° der h -hrfach ungesattigter 

b deuton. dadurch gekennzeichnet. daB man ein Carbonsaureamid der allgem in n Formel (II) 



ein- oder 
(Ce-Cis)- 
(C2-C 10 )- 
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R ! -c (ii) 



*N H 

i« 

worin R 1 und R* die oben angegebene Bedeutung besitzen mit einem Aldehyd der Formel R^CHO in Geaenwart 
eines Losungsmittels und einer Saure zu einem Acylaminomethylol der Formel (III) 

, / 

R - C (III) 
\ 

N - CH - OH 



R 2 R 3 

umsetzt und dieses anschlieBend nach Zusatz eines Cobaltcarbonylkatalysators bei einer Temperatur von 20 bis 
1 50 C und einem CO-Druck von 1 bis 1 50 bar carbonvliert. 
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flmi n^! s V0r |i^ 8n . d Erfin . dun9 b tfifft ein n8U8Sl verb8ss *rtes Verfahren zur Herstellung von N-Acyl-a- 
ammo^uredenvaten msbesonder N-Acylsarkosinen. durch Umsetzung von Carbonsaur amiden mit Al- 
dehyden ond CO unter Saurekatalyse durch Cobaltcarbonylverbindungen 

< c« a „IL A | :yl " a "-r in °f aUr o de / iVat9 ' insbesondere di ° N-Acylsarkosine haben technische Bedeutung als Be- 
s standteil von Tensiden. Seifen und Emulgatoren. 

F^Z-Tl" b8nUtZte Verfahre " ZUr Synth6Se derarti9er Verbindungen besteht darin. 

^ " atnumsal2 des G| V cins Sarcosins in einer klassischen Schotten-Baumann- 
Reakfon umzusetzen. Das dabei zwingend anfallende Salz sowie die Nutzung von ChloriemngsmmernTe 
Phosgen oder Phosphortrichlorid zur Herstellung der Fettsaurechloride sind unter okologiSn Sktr 
io sehr nachteilig (J. Am. Chem. Soc. 78. 172, (1956)). oKo.ogiscnen Aspekten 

AmirSL! k H° 9 i Ch Verbe „^ rt u es Verfahren besteht in d er Umsetzung von Fettsaureamiden. die durch 
r. I 13 * 0 ,Che " FettS3Uren ^ FMen ZU9an9,ich sind - mit Formaldehyd und CO in 
£EZ£ Z°\ k Di8S8 318 ^'^ony'^ng bezeichnete Reaktion wurde zuersTvon 

Wakamatsu beschneben .n Chem. Commun. 1971. 1540 und in DE 2.115.985. Danach wurde aus AceTamid 
»s Paraformaldehyd und CO N-Acetylglycin jedoch lediglich in 26 % Ausbeute erhalten 

Wertere Varianten sind z.B. in der EP 170.830 und EP 197.659 beschrieben. Hier wird die Amidocarbo- 
ny *rung von Paraformaldehyd mit Acetamid zu Acetylglycin aufgeftlhrt. wobei Promote en 7% Se 
Sulfox.de Oder Phosphane die Se.ektivitaten erhohen und die RUckfuhrung des Katalysators ^toZ^ 

. z^zssr wird jedoch seibst un,er optimierten Bedin ^ n im b — « iissn 

fln H«n d w A,!!? 1 "' T ird aU ° h beschrieben - dae N-Atom a'ky'iete Amide deutlich schlechtere Ausbeuten 

L^55S r ST uren liefern a,s ver9,9ichbare primare * nl * (P - Ma9nus - M - s,at9r - T «*»- 

uJlY °?' S h ! m ' U7 ' " iSt die Herste,,un 9 v °n N-Acylsarcosin durch Carbonylierung von N- 

Methyllaurylam.d be, e.nem CO + H 2 (3:1)-Druck von Uber 200 bar beschrieben. Bei diesem vtZen wird 
das gewdnschte Produkt nur sehr verunreinigt erhalten. venanren w.ra 

cJUZ.?* 2 770 b9Schreibt eine Bnstufensynthese von N-Acylaminosauren durch Umsetzung eines 
Cokl.y S r m " emem AWehyd ^ C ° " Ge9enWart 6in9S Metal "<atalysator S und einer S?ure als 

(1 78 B i d 'lT 6 inSS^ n wird d f H Carb0 ^ureamid in sehr hohem UberschuB bezogen auf den Aldehyd 
(1.78 zu 1 0) emgesetzt. so dafl d.eses Verfahren bezogen auf das eingesetzte Acetamid nur maBiae 
Ausbeuten hefert^ AuBerdem ist hierdurch das Produkt mit mindestens 80 % Edukt veSinigt wi das 
Verfahren fur technische Anwendung unbrauchbar macht. unre.n.gt, was das 

Alle beschriebenen Verfahren laufen mit nur unzureichenden UmsStzen und Selektivititaten ab liefern 
verunre.n.gte Produkte Oder benotigten sehr hohe CO-Drucke wnvnnaiBn ao, i.etern 

H„H^ E " A * 3 f„ 4 f 04 . beschreibt l8di 9 |ich ein Vorfah ™ ™ Herstellung von N-Acylglycinen ausgehend von U- 
wasser Oder emem merten, Wasser enthaltenden LSsemittel als Reaktionsmedium 

FfhSn " die f m Verf ^ ren iSt die Umset2un 9 in Wasser Oder in stark wasserhaltigen LSsemitteln 
n * T , A * m ? mB * r B6darf " aCh ein9m Verfahren - das N-Acyl-a-aminosaurederivate. insbeson- 
macht AUSbeUte Und R6inheit aUf teChniSCh ,eicht ^lisierbare Weise zugtgTch 

Formal) AU,9ab8 ""^ 98,6St dUrCh Verfahren HerSte " Un9 V0 " ^lyclnderivaten der allgemeinen 



45 



R' - C (I) 

50 \ 

N - CHCOOH 
R 2 R 3 



55 



worin 

R ' Z^ZT' ?" 9esa f? i9ter ' S^dkettiger, verzweigter oder zyklisch r (C, -C.OAIkylr st. in ein- 
oder mehrfach ungesSthgter. geradkettiger. verzweigter oder zyklischer (Ca-CiOAIkenylrest. ein 
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und 

R3 



(Cs-C, 8 )Arylrest. ein (C-CoJAIkyl-^-CsJArylrest Oder ein gegebenenfalls mehrfach ungesattig- 
ter(C2-Cio)Alkenyl-(C6-Ci 8 )Arylrest, 
R 2 Wasserstoff. ein gesattigt r, geradkettiger, verzweigter Oder zyklischer (C-CzOAIkylrest. ein ein- 
oder mehrfach ungesattigter. geradkettiger, verzweigter oder zyklischer (C^aJAIkenylrest, ein 
((V£ 8 )Ary rest, ein (C,-Co)Alkyl-(Ci-C,)-Arylrwt Oder ein gegebenenfalls mehrfach ungesatti- 
ger (C2 -Ci 0 )Alkenyl-(C6 -C1 8 )Arylrest 



Wasserstoff. em gesattigter. geradkettiger, verzweigter oder zyklischer (C,-C 10 )Alkylrest ein ein- 
S e r m f?f " n9eS ^ 9 *! r " geradkettiger, verzweigter oder zyklischer (CVCoJAIkenylrest. ein 
Cs-C^Arylrest, em (C, -C,o)Alkyl-(Cs-C 18 )Arylrest oder ein gegebenenfalls mehrfach ungesat- 
tigter (C2-Cio)Alkenyl-(C6-Ci 8 )-Arylrest bedeuten, 
das dadurch gekennzeichnet 1st. daB man ein Carbonsaureamid der allgemeinen Formel (II) 

R'-c (ii) 



25 



worin W und R* die oben angegebene Bedeutung besitzen mit einem Aldehyd der Formel R3-CHO in 
Gegenwart e.nes Losungsmittels und erner SSure zu einem Acylaminomethylol der Formel (III) 
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R 1 - f (III) 
N - CH - OH 

I, I, 

R R 



umsetzt und dieses anschlieBend nach Zusatz eines Cobaltearbonylkatalysators und einer Saure als 
Cokatalysator bei emer Temperatur von 20 bis 150-C und einem CO-Druck von 1 bis 150 bar carbonyliert 
Bevorzugt bedeuten: 

40 R< einen gesattigten, geradkettigen oder verzweigten (Cs-C^JAIkylrest. insbesondere (C, 0 -C, 8 )- 
A^kylrest, e.nen em- oder mehrfach ungesattigten, geradkettigen oder verzweigten (Cs-C^)- 
Alkenylrest, insbesondere (C 10 -Ci 8 )Alkenylrest, 
R2 ^r 6 ^,' eine " 9 esatti 9 ten - geradkettigen oder verzweigten (C-CsJAIkylrest, insbesondere 
<s (S-SjAltelX^ eine " ° d9r mehrfaCh Un9esatti9t6n ' 9 eradketti 9en Oder verzweigten 

R 3 Wasserstoff, einen gesattigten, geradkettigen oder verzweigten (C-CsJAIkylrest oder einen ein- 

oder mehrfach ungesMttigten, geradkettigen oder verzweigten (Cz-CeJAIkenylrest 
D,e Reste R\ und R3 k5nnen gegebenenfalls substituiert sein. Geeignete Substituenten sind die 
Hydroxylgruppe, (Ci-Co)Alkoxyreste und Halogenatome. 

m -J 3 ^ST > H AnUe -^ Formamid ' Acetamid - N-Methylacetamid, Propionamid, Butyramid, Acryla- 
m.d, N-Methylformamid, N-Methylbenzamid, Benzamid und Crotonamid 

Als Ausgangsstoffe fur das erfindungsgemaBe Verfahren besonders geeignete Amide sind Amide und 
N-AlkylamKJe. insbesondere N-Methylamide der geradkettigen oder verzweigten, gesattigten oder ungesSt 

tfZ^TZT- ^ 8 J 5 , 24 C " Atomen - ' m inZ9 ' nen Sind ZU " ennen: 0ctansaur amid - 2-Ethylhexan- 
sauream.d, Decansauream.d, Launnsaur amid. PaJmitinsaur amid. Stearinsaur amid. ftlsaureamid, Linol- 
saureamid, Linolensaureamid, Gadoleinsaureamid und Nervonsaureamid 

P^Sf 6 ' 8 ^ 0 ^ 918 Sind di N - Meth y |amide von natUrlichen F ttsauren. wie LaurinsSure, 

Palmitinsaure, SteannsSure und OlsSure. 
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r JSi^U „ der r orme ' (,,) k6nnen 3)8 Reinsubstanzen Oder als Gemisch ingesetzt werden Geeignete 
Gemjsche stellen d,e nattlrlich vorkommenden Fette dar. z.B. KokosnuB, Babassu, plmkern Palm 
Ohven-. Nanus- ErdnuB-. Raps, Rinder, Schweine-. Walfischfett bzw. -61 (zur ZusammenTeZg d^er* 
Fette s. Reser und Reser, Organische Chemie, Verlag Chemie 1972, Seite 1208) mense,zlJn 9 dieser 

5 ^ Gee 19 nete Aldehyde sind z.B. Formaldehyd, Acetaldehyd. Propionaldehyd. Butyraldehyd Isobutvraldeh- 
yd Furfural, Crotonaldehyd. Acrolein, Benzaldehyd. Phenylacetaldehyd. l.^ro^e^SeZ 
und a-Acetoxyprop,onaldehyd. Ebenfalls geeignet S ind Substanzen, welche unter den ^ZSn^JZ? 
bedingungen emen Aldehyd bi.den k6nnen. z.B. Aldehydoligomere. wie Paraformaldehyd Tund Pa^hld 

» oJZ'T e " Fa " e D n w Wahrt ' FormaWeh Vd in Form von Paraformaldehyd einzusetzen " 
^1??"°^ ^ Verfahren Wird in ™ Stufen aus 9 ef0hrt - der ersten Stufe wird zunachst aus 
dem Aldehyd und dem Carbonsaureamid das Acylaminomethylol der Formel (III) gebHdet TlcTsTrn 

££Jt*? mit 00 2um Endprodukt um9eset2t wird - Diese "--^^S^^^ 

SZtn hend ?Z BlS ° 61,16 deUt ' iChe Stei98rUn9 VOn Umsab und Selektvitann jeder Stu^To daB f2?den 
,s S nTi P h r at26 u V0n 100 % d6S Carb0 ^ureamids bei Se.ektivitaten von 98 •! zl N-AcX- 
i 5 am.nosauredenva erre.cht werden, d.h. auch die Ausbeuten an Zielprodukt 98 % betragen " 

hft h« a k ? 9 I a " d6m erfindun 9 s 9e"iaBen Verfahren ist, daB schon aquimolare Mengen Aldehvd 
hohe Ausbeuten ergeben und so Produkte erhalten werden konnen. die nicht durch AldeMveruTeiJS 
sind. Es .st )edoch auch moglich mit AldehydUberschUssen zu arbeiten verunre.n.gt 

20 bis IPOMlffAtr^K 3ft erW, ' eS f n - 70 WS 200 M0| - %> insbes °" d <^ 100 bis 140 Mol-%, bevorzugt 100 
20 bis 1 20 Mol-% Aldehyd, bezogen auf das CarbonsSureamid einzusetzen 

in Lsln^r"*" 68 A, ^ hydS a " d3S Carbonsaur ^mid in Gegenwart einer SSure erfolgt beim Erwarmen 
Lrc Z T% k ° nnen " eb8n 0r 9 anische " Stan*, Toluoisulfonsaure. HexafluorpropaZZ" 

25 Sehr gut geeignet ist SchwefelsSure. Die in das Reaktionssystem eingebrachte Saure kann in rw 
^ZZT" ACy| - amin ^.o, verbleiben. ohne daS die nJ^E c"l'g t 

hi. f M h . a l S 'f ^ Vi8len FS " en bewShrt mit Sa "ekonzentrationen von 0,2 bis 5 Mol-% insbesondere 0 5 
b,s 4 Mol-%. bevorzugt 1,0 bis 2,5 Mol-%, bezogen auf das Amid, zu arbeiten '"sbesondere 0,5 

30 tJ^h"^"^'^^ zweckm3Bi 9 in einem Polar-aprotischen Losemittel durchgefUhrt wie zB 
£2£ tSSFTZ ^y-^ 1 ^ DiglYKoldimethyiether, DimethyLmamid Dime 
TXZl h m ! A ceton.tnl. Als besonders geeignet haben sich Tetrahydrofuran, Glykoldimethvlether 
* ?T ihef 6rWi8Sen - d6r ers,en Stu,e wird in ^nem ROhrreaktor be ^ 

3 s b?60 r^n ab ^ ^ Um9eSetZt ' Di8Se ReaWi ° n ,aUft W 65 biS 120 * C in "erhTJon 10 

bzw^ e bi.drd?S ft deS erfindun ff mafie " VerfahrenS ist die in dem ^ktionsansatz vorhandene 
voTb^L 2 lew Tubir 96 9eri " 9 ZU ha,,en - An9eStrebt werden hiert > ei Wassermengen 

diesem Zl Z Z T^T °' 1 1 QeW - % ' bez ° 9en auf d °" Reaktionsansatz. Jus 

aiesem Grund w.rd der Einsatz wasserfreier Losungsmittel bevorzugt. Denkbar ist der Einsatz sooenanntar 
techn,scher Losungsmittel. die im Hinblick auf den Wassergehal? den mJZ^TZZ 

temn^r^ L6S , Un9en> 3US denen auch bei ,an 9s™ (mehrere Tage) bei Zimmer- 

temperatur kem Feststoff auskristallisiert. Diese LSsungen werden aus GrOnden der flaktionsluZnc 

Zrn"r^V h r h ^t« 9 r Carb0 "V^ng eingesetzt. Ob^^^-nd^i^S^ 
erfolgTka^n S ° We,Warb9itu "9 auch nach einer gewissen Aufbewahrungszeit 

«in a E n, i l? n WiChti9er !f chnischer Vorteil des Verfahrens, daB man diese Losungen kontinuierlich Ober 
liSSJT^ Carbonylierungsreaktor zufOhren kann. wodurch die eLtherme Rea^ tn g" 

K 0 hSn^7 >ie ^?\ Z ^ henP ' M6S d8r Formel W 2U dem Endprodukt der Formel (I) wird mit 
Kohlenmonox,d von 1 b.s 150 bar in einem geeigneten Reaktor bei Temperaturen von bisTsO' C 

^ 3 ? WS 7 °' C " nter ^ durch Cobaltc-bonZ Z£ 
gen durchgefUhrt. Kohlenmonoxid w.rd zweckmaBig als reines Gas angewendet, weil das Restaas dann 
ohn welter s .m Kreis gefahr n werden kann. Das eingesetzte Koh.enmonoxid ^wZSTZlSZ 

n«2J?' I T„ Ko ? lend,ox,d - welcn Wassergas gewohnlich enthalt, v runreinigt ist hat dies keinen 

nS ot°^ ^ ^ R9akt '° n - ° er "»»«*"'• ^k betrag. mind st ns 1 ba^und rn^B ,S ba ^ 
n.cht 0b rsteigen. Bei gee.gneter Gestaltung des Reaktors zum wirkungsvolten Gaseintrag in die Lfisuna 
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Losungen des Methylols (III) zuosaehan n«i«c* „ n n a ■ Z * CosfCOJg zu den 

werden. Das Cobaltcarbonv tan 2T^ £ « m *" ^"V^ngsreaktor eingebracht 

Lndhaben 3?dL LS^g^n ^nSJ ^1LF"*^' Mm St0ff " icht als Feste ™ 
'5 zugegebenem CoafCOfe fst so 2U hZ««! h Uberlagerung m.t CO stabilisiert warden. Die Menge an 

KatalysatorkonzenLon^^^ enthait Mit * bevorzugten 

Reaktionstemperatur wW die pflonlo sc ^ fi n h fi 2 5"! Bnnbar an der CO-Aufnahme. Bei 70-C 
Oberschritten werden ^2^22; <f ?T a J*" b «*" V ° n 300 9 ™ erreicht und 

L5sung 2U acnten. um -2^11£S^^ h d * 

-"Sisfr r E^rss r s zrr Druck 05 bis 20 h 

te Carbonsaureamid. 94 bis 98 % d Tt . befragen Z,e| P roduk t *»oen auf das jeweils eingesetz- 

*»S!£^^ insbeso " d - N-Acylglycine und 

von jfflEKSS^ - N ~- - - 

D.e nachstehenden Beispiele sollen das Verfahren erlautern, ohne es einzuschranken. 



Beispiel 1 

45 Herstellung von Lauroylsarcosin 

213 g (1 Mol) LaurinsSure-N-methylamid und 
34 g Paraformaldehyd (95 %ig * 1, 0 8 Mol) werden in 
350 ml Dimethoxyethan (glyme) suspendiert und mit 
50 2 g (0,02 Mol) H 2 SO* versetzt. 
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emge«jl«. Es w.rd 20 bar CO aufgedrUckt und auf 70 -C erwSrmt. Das Einsetz n der R aktion 1st am 

IrS t ?T ? erkem8n; 65 Wrd dann 00 nach W*«>. ™ den Druck im Reaktor zu haften. Der 
groBte Teil des Gases wird innerhalb von 30 bis 60 min aufgenommen; um den Umsatz sicher auf 100 

s dte^frTwl^l 1 t nachge ™ n - Der Reaktor wird ^gekOhlt. das GberschUssige Gas entspannt und 
s die gelbe, klare Produktlosung entnommen. 

w i r ri D !!r )baltC T b t 0 ? l I;f ,ti f L6SU " 9 Wird mlt 2 9 (22 mMol) 0xalsaure versetzt "iter gutem ROhren 
Zi*lZ 9 h I" iSt * AUS,a " Un9 d ~ eS Coba »°«lats komplett. Dieses wird abfiltriert. 

Anschl.eBend w,rd .n e.nem Dunnschichtverdampfer (Oltemperatur 140 bis 150'C) aus der Losung das 
«. ST h ^ abflieBende. geschmolzene Rohprodukt wird in 1 I 60-80 -C wamnem 

z^ enlZT ? 6rt) " Um R6Ste V0 " L6Semm Forma| dehyd und der Saure aus ReaktionssTuTeT 
zu entfemen Die Emuls,on w.rd unter ROhren langsam abgekOhlt. bei 15 bis 5 'C kristallisiert das 
Lauroylsarcos.n. Es wird abgesaugt, mit Wasser nachgewaschen und trockengepreBt 
Ausbeute wasserfeuchtes Produkt: 451,7 g 

Die Feuchtebestimmung ergab einen Wasseranteil von 41.2 % = 186 g H 2 0. 
is Ausbeute an Lauroylsarcosin = 265.6 98 % d.Th. 
Das trockene Produkt hat einen Fp = 49 bis 50 'C. 
HPLC und H-NMR bestatjgen eine hohe Reinheit > 99.7 %. 



Beispiele 2 bis 9 



20 



25 



D.ese Be.sp.ete wurden analog zu Beispiel 1 mit anderen Ausgangsstoffen durchgefUhrt, teilweise in 
verkle.nertem MaBstab. Stoffmengen und Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengLt Die 0 2 Mo I- 
Ansatze wurden in e.nem 200 ml-Autoklaven durchgefuhrt. wobei der CO-Druck auf 50 bar erhoht war. 
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Beispiel 10 

Herstellung von N-Uuroyl-1-propyi-sarkosin 

21,3 g (0,1 Mol) Laurinsaure-N-methylamid und 

8,8 g Butyraldehyd (0.12 Mol) werden in 

35 ml Ethylacetat suspendiert und mit 

0,3 g (1,3 mMol) Hexafluorpropansulfonsaure versetzt. 

1) Diese Mischung wird unter RUhren im Autoklaven auf 95 *C erhitzt nnri r hs« m - u • ^. 

Ternperaturgeha.ten.ManlaB«anschlieBendauf Raumtem^L abkOhTen ° ^ 

fl KlKor'T^ 3US ^ri^^^N-methylamid and Butyraldehyd wird mit 0,35 g 
(1 02 mMol) C^COfe versetzt. Es wird 50 bar CO aufgedrtlckt und auf 70 'C erwarmt Das EinsetzeS 

Reaid™T h T ^ ^ *"* ™ 63 Wird dann C0 nachgegeben. 1 den Dmck ,m 

si £ uM OO ™ f h S G T inn8rha,b V ° n 60 mi " -iSorn-^ um den S u 

wird^eTnStT'rf M 81 " 19 7' °' 5 9 (5 ' 5 mMo,) 0xa,saure veraet * «"ter gutem RUhren 
Zt^l e ' n " e ' tet Nach 1 h ,st die Ausfallung des Cobaltoxalats komplett. Dieses wird abfiltriert 
AnschlieBend w.rd ,n einem DUnnschichtverdampfer (Oltemperatur 140 bis 150»a ™ h^Tm. w 
Ethylacetat entfernt. Das a.s Konzentrat abflieBende. geschmSne R^ duK wS .^00 ml 6^80-0 

SZJSTT ''^r (emU,9l ' ert) ' Um R9Ste V °" L6semittel - 'ormaSeC nd°d e T s°ure aus 
k., 2 " entfemen - ° ie Emu,Si0n Wird unter ROhren la "9sam abgekilhlt bei 15 bis 5- C 
knsta.js.er, das N-Lauroyl-l-propy.-sarkosin. Es wird abgesaugt, mi, wiser nac^ewasche" un d frocker, 

50 bTv"c. ™ N - LauroyM -P ro Py , - sark0 ^ = 27.0 g * 86 % d.Th. Das trockne Produkt hat einen Fp = 

Patentanspriiche 

1. Vertahren zur Herstellung von Acylglycinderivaten der allgemeinen Formel (I) 

R - C (I) 
N - CHCOOH 



R 3 



worin 
m 



Wasserstoff. ein gesattigter. geradkettiger, verzweigter Oder zyklischer (C-C^AIkylrest ein 
em- oder mehrfach ungesattigter, geradkettiger. verzweigter Oder zykSe (2 £ - 
iSf - * ° in (C.-C,o)A.ky.-(Cs-C, 8 A,est oJZ%££& 

mehrfach ungesattigtertCz-CoJAIkenyl-fCs-CjJArylrest, aeoenenrairs 
Wasserstoff. ein gesSttigter, geradkettiger. verzweigter oder zyklischer (C-C^AIkylrest ein 
em- oder mehrfach ungesattigter. geradkettiger. verzweigter oder zykSer (S 

mehrfach ungesattiger (C2 -C, 0 )Alkenyl-(C6 -C, „ )Arylrest uwwnrara 

Wasserstof,. ein gesSttigter, geradkettiger. verzweigter oder zyklischer (C,-C,o)Alkylrest ein 
en- oder mehrfach ungesattigter. gradkettiger. verzweigter oder zyWisSwr 
Alkenylr st. in (Cs-e.aJArylrest, in (C,-C 1 o)Alky,-(C 6 -C, 8 )AVy,r .t o^ Tg L^en l 
mehrfach ung sattigter (^-C.oJAIkenyKCs-C.^-ArylresI beaten, in 9 gebenenfalls 

dadurch gekennzeichnet. daB man ein Carbonsaureamid der allgemeinen Formel (II) 



R 2 



und 
R 3 
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R'-c (i ,) 

N H 

worin R' und R* die oben angegebene Bedeutung besitzen mil einem Aldehyd der Formel R 3 CHO i 
Gegenwart emes Losungsmittels und einer Saure zu einem Acylaminomethylol der Formel (III) 

^0 

R'-c (in) 
\ 

N - CH - OH 



in 



R 2 R 3 

r„1I?K Un ?J ie r T SChliefiend nach Zusatz eines Cobaltcarbonylkatalysators bei einer Temperatur 
von 20 bis 150 -C und einem CO-Druck von 1 bis 150 bar carbonyliert. 

2. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. daB als Verbindung der Formel II die Amide der 
naturlichen Fettsauren eingesetzt werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. daB R 2 fur Wasserstoff Oder (C-C^AIkyl 
msbesondere Methyl steht. v^jnmyi, 

4 ' ^TolV?? An « PrU ° h 1 ' dadUrCh 9 ekenn2eict ™t. daB als Verbindung der Formel (II) Octansaurea- 
mid, 2-Ethylhexansiureamid, Decansaureamid, LaurinsSureamid, Palmitinsaureamid. Stearinsaureamid 
Laurinsaure-N-methylamid. Palmitinsaure-N-methylamid, Stearinsaure-N-methylamid oder Olsaure-N- 
methylamid eingesetzt werden. 

5. Verfahren nach mindestens einem der Ansprtiche 1 bis 4. dadurch gekennzeichnet, daB die Verbindun- 
gen der Formel (II) als Gem.sche, wie sie aus Naturprodukten erhaltlich sind, eingesetzt werden. 

5 ' ™o 7 nde ^, e " s einem der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet. daB Formaldehyd 

in Form von Paraformaldehyd, eingesetzt wird. 

Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 6. dadurch gekennzeichnet. daB der Aldehyd in 
Mengen von 70 bis 200 Mol-%, insbesondere 100 bis 140 Mol-%, bevorzugt 100 bis 120 Mol-% 
bezogen auf das CarbonsSureamid eingesetzt wird. 

l Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet. daB als SSure ein 
lonenaustauscherharz oder eine organische oder anorganische Saure. insbesondere Toluolsulfonsaure 
Hexafluorpropansulfonsaure. Trifluoressigsaure. Schwefelsaure oder Phosphorsaure, bevorzugt Schw* 
felsaure eingesetzt wird. ^uyi ouiwb 

. Verfahren nach mind stens einem der AnsprOche 1 bis 8. dadurch gekennzeichnet. daB die Saur in 
einer Menge von 0.2 bis 5 Mol-%. insbesonder 0.5 bis 4 Mol-%. bevorzugt 1.0 bis 2 5 Mol-% 
bezogen auf Amid inges tzt wird. . « » mm /», 

). Verfahr n nach mindestens einem der AnsprOch 1 bis 9. dadurch gekennzeichnet, daB als LBsungs- 
mrttel in d.polar aprotisches LOsungsmitt I. insbesonder T trahydrofuran, Glykoldimethylether. Digly- 
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koldimethylether, Dimethylformamid, Dimethylacetamid, bevorzugt T trahydrofuran, Glykoldimethyle- 
ther oder Methyl-t-butylether eingesetzt wird. 

11. Verfahren nach mindestens einem der Ansprtlche 1 bis 10. dadurch gekennzeichnet, daB die Umset- 
zung des Amids mit dem Aldehyd bei Temperaturen von 65" bis 120'C durchgefuhrt wird. 

12. Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet. dafi die Carbony- 
lierung bei einer Temperatur von 25 bis 100'C, insbesondere 30 bis 70 "C. durchgefuhrt wird. 

1a Verfahren nach mindestens einem der Ansprtlche 1 bis 12. dadurch gekennzeichnet. daB die Carbony- 
lierung bei einem CO-Druck von 1 bis 50 bar, bevorzugt 3 bis 20 bar, durchgefuhrt wird. 

14. Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 13. dadurch gekennzeichnet, daB fUr die 
Carbonylierung reines Kohlenmonoxid eingesetzt wird. 

15. Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 13. dadurch gekennzeichnet. daB fOr die 
Carbonylierung em Gemisch aus Kohlenmonoxid und Wasserstoff eingesetzt wird. 

16. Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 15. dadurch gekennzeichnet, daB als Cobaltcar- 
bonyl Co2(CO)s eingesetzt wird. 

17. Verfahren nach mindestens einem der AnsprOche 1 bis 16, dadurch gekennzeichnet, daB das Cobalt- 
carbonyl in einer Menge von 0,1 bis 5,0 Mol-%, insbesondere 0,6 bis 2.0 Mol-% Cobalt, bezogen auf 
das CarbonsSureamid, eingesetzt wird. 
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